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Interaction between Sn Atoms and Vacancies in NeutronIrradiated NiSn Alloys
by Positron Annihilation Spectroscopy
Koichi Sato, Toshimasa Yoshiie and Qiu Xu
Research Reactor Institute, Kyoto University, Sennangun, Osaka 5900494
Solute atoms greatly influence irradiation damage structures. For example, voids are formed in pure Ni at 573 K, but they are
not formed in NiSn alloys irradiated by fission neutrons at 573 K to 0.2 dpa. In this study, the interaction between solute atoms
and vacancies and correlation between void growth and solute atoms in neutronirradiated NiSn alloys were investigated by
positron annihilation spectroscopy. Positron annihilation lifetime measurements showed that void density was lower in Ni0.05
atSn than pure Ni. In Ni0.3 atSn, single vacancies, divacancies and small stacking fault tetrahedra (SFTs) were formed
and the size did not change below 0.1 dpa. In Ni2 atSn, single vacancies and SFTs were formed and the size also did not
change below 0.1 dpa. In NiSn alloys, the total intensities of lifetime related to vacancy type defects were more than 60.
Vacancy concentration was higher than in pure Ni and a large number of positrons annihilated at them. From positron annihilation
coincidence Doppler broadening (CDB) measurements, the ratio of annihilation of positrons and lowmomentum electrons
increased in NiSn alloys compared with pure Ni. The ratio increased with increasing the solute atom concentration. As positron
affinity of Sn is lower than that of Ni, positrons are attracted to Sn atoms more strongly than Ni. Complexes of vacancy clusters
and Sn atoms are formed and the number of Sn atoms adjacent to vacancy clusters increases with the solute atom concentration. It
is expected that Sn atoms change the electron state of vacancy clusters, which leads to the increase of annihilation ratio between
positrons and lowmomentum electrons.
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義家らは Ni および Ni 希薄合金の照射誘起欠陥組織につ
いて，透過型電子顕微鏡による損傷組織観察並びに添加し
た原子のサイズ効果について報告している1215)．溶質元素
として Si(－5.81) , Cu(＋7.18) , Ge(＋14.76) ,
Sn(＋74.08)を添加した．括弧内は King の論文による Ni
に対する Volume Size Factor である16)．Ni のボイドの核形
成温度は 473 K 以上である．同温度以上で照射された Ni,
Ni2 atCu および Ni2 atGe ではボイドが形成するが，
Ni2 atSi, Ni2 atSn においてはボイドの形成が抑制さ










Table 1 Anneal condition and positron annihilation lifetime of
unirradiated specimens. tav, t1 and t2 denote mean lifetime, 1st
and 2nd components of lifetime in the two component analysis,
respectively. I2 denotes the intensity of t2.
Anneal
condition tav (ps) t1 (ps) t2 (ps) I2 ()
Pure Ni 1173 K, 1 h 102±1 ― ― ―
Pure Sn 433 K, 1 h 203±1 ― ― ―
Ni0.05 atSn 1173 K, 1 h 103±1 ― ― ―
Ni0.3 atSn 1173 K, 1 h 103±1 ― ― ―
Ni2 atSn 1173 K, 1 h 111±1 88±3 150±7 32±6
Ni13 atSn 1173 K, 1 h 146±1 82±4 169±2 68±3

















2. 実 験 方 法
Ni と Sn はいずれも純度 99.99のものを使用した．合金
の濃度は 0.05 at, 0.3 at, 2 atで，いずれもアルゴン雰
囲気中でプラズマジェット溶解により作製した．それらの合
金は厚さ約 0.1 mm まで圧延し，直径 3 mm に打抜いた．そ
の後，酸を用いて表面を電解研磨した．本研究では，Pure
Sn と Ni13 atSn の試料も作製した．Pure Sn は厚さ 0.2
mm まで圧延後，直径 5 mm に打ち抜き，Ni13 atSn は
溶解してできた塊をダイアモンドカッターで厚さ 0.5 mm に
なるように切断した．いずれの試料も真空中(1×10－4 Pa 以
下)で歪取り焼鈍を行った．焼鈍条件を Table 1 に示す．中
性子照射は京都大学原子炉実験所の研究炉(KUR)の精密制
御照射管23)と日本原子力研究開発機構の材料試験炉(JMTR)
を用いた．照射温度は KUR が 573 K で，JMTR は 563 K
であった．損傷量は Ni の弾出のしきいエネルギーを 24 eV
として KUR では 6×10－5～1×10－2 dpa(1.3×1021 n/m2～
2.7×1023 n/m2, all neutrons), JMTR では 6×10－3～0.2 dpa
(1.3×1023 n/m2～3.7×1024 n/m2, all neutrons)であった．








Table 1 に未照射材の陽電子寿命値を示す．Sn 濃度が 0.3
at以下の合金は Pure Ni の寿命値とほぼ同じ値が得られ
た．一方，Ni2 atSn と Ni13 atSn 合金は二成分に分
解でき，空孔型欠陥が検出された．NiSn 系の状態図を見る
と，Ni2 atSn は 1173 K では完全に固溶するが，873 K
以下で固溶限を超えて Ni3Sn の相が形成される．1173 K で
の歪取り焼鈍後，降温過程で Ni3Sn 相が形成したと考えら
れる．Ni13 atSn は 1173 K でも Ni3Sn の相が形成され




Fig. 1～4(a)にそれぞれ Pure Ni, Ni0.05 atSn, Ni0.3
atSn, Ni2 atSn の損傷量に対する陽電子消滅寿命の変
化を示す．t1 は陽電子のマトリックスからの消滅寿命を示





分解できる場合は t3 がボイドの寿命を示す．ただ，Pure Ni








れたことがよく分かる．Ni0.05 atSn では Pure Ni に比べ
て寿命強度 I3 が低くなっており，ボイドの濃度が減少した．
Ni0.3 atSn と Ni2 atSn では大きなボイドの形成自体
が抑制された．
Pure Ni と Ni0.05 atSn ではボイドの寿命値を示す t3




10－3 dpa 以上の寿命強度を Pure Ni と Ni0.05 atSn で比
較すると，t2 のみの寿命強度だけでなく，t2 と t3 の寿命強
度の合計も Ni0.05 atSn の方が高いことが分かる．照射
によって形成・残存する欠陥量は Ni0.05 atSn の方が高
く，ほとんどの陽電子が照射欠陥で消滅したと考えられる．
Sn 原子量は 0.05 atであるが，Over size 原子であるため
空孔型欠陥と結びついて安定化し，陽電子で検出された欠陥
量が Pure Ni と比較して多かったと考えられる．
Ni0.3 atSn と Ni2 atSn の t2 は 200 ps と 170 ps 程
574
Fig. 1 (a) Positron annihilation lifetimes plotted against the irradiation dose in pure Ni. tav, t1, t2 and t3 denote mean lifetime, the
first, second, and third components of lifetimes, respectively. I2 and I3 denote the intensities of t2 and t3, respectively. Solid marks and
open marks are the specimens irradiated at KUR and JMTR, respectively. Dotted line denotes the positron lifetime of unirradiated
Ni. (b) Ratio curves of the CDB spectra for pure Ni irradiated at KUR and JMTR relative to unirradiated pure Ni. Irradiation dose
was 2.7×10－4 dpa and 6.5×10－3 dpa at KUR, and 5.9×10－3 dpa and 0.18 dpa at JMTR.
Fig. 2 (a) Positron annihilation lifetimes plotted against the irradiation dose in Ni0.05 atSn. tav, t1, t2 and t3 denote mean life-
time, the first, second, and third components of lifetimes, respectively. I2 and I3 denote the intensities of t2 and t3, respectively. Solid
marks and open marks are the specimens irradiated at KUR and JMTR, respectively. Dotted line denotes the positron lifetime of
unirradiated Ni. (b) Ratio curves of the CDB spectra for unirradiated Ni0.05 atSn and Ni0.05 atSn irradiated at KUR and
JMTR relative to unirradiated pure Ni.






が 0.1 dpa を超えると，空孔集合体が成長し始める．t2 の寿
命強度に着目すると，Ni0.3 atSn では照射量が低いうち




が減少すると同時に t1 が 130 ps 程度まで上昇したと考えら








Fig. 3 (a) Positron annihilation lifetimes plotted against the irradiation dose in Ni0.3 atSn. tav, t1, t2 and t3 denote mean lifetime,
the first, second, and third components of lifetimes, respectively. I2 and I3 denote the intensities of t2 and t3, respectively. Solid marks
and open marks are the specimens irradiated at KUR and JMTR, respectively. Dotted line denotes the positron lifetime of unirradiat-
ed Ni. (b) Ratio curves of the CDB spectra for unirradiated Ni0.3 atSn and Ni0.3 atSn irradiated at KUR and JMTR relative to
unirradiated pure Ni.
Fig. 4 (a) Positron annihilation lifetimes plotted against the irradiation dose in Ni2 atSn. tav, t1, t2 and t3 denote mean lifetime,
the first, second, and third components of lifetimes, respectively. I2 and I3 denote the intensities of t2 and t3, respectively. Solid marks
and open marks are the specimens irradiated at KUR and JMTR, respectively. Dotted line denotes the positron lifetime of unirradiat-
ed Ni. (b) Ratio curves of the CDB spectra for unirradiated Ni2 atSn and Ni2 atSn irradiated at KUR and JMTR relative to
unirradiated pure Ni.
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3.2 陽電子消滅同時計数ドップラー広がり測定
Fig. 5 に未照射の Ni に対する未照射の Sn, KUR で 2.7×
10－3 dpa 中性子照射された Ni と JMTR で 0.18 dpa 中性子
照射された Ni2 atSn の CDB 比率曲線を示す．比率曲線
とは得られた Pure Sn などの CDB スペクトルの Pure Ni の
スペクトルに対する比率を取ったものである．通常 12×
10－3 mc 程度以上の運動量が陽電子と原子の内殻電子の消滅
を示し，例えば，FeCu 合金中に Cu 析出物が形成した場合，
Pure Fe に対する比率曲線は運動量 20～30×10－3 mc で Cu
特有のピークが現れる1722)．また，低運動量成分(0～5×
10－3 mc 程度)のカウント数の全カウント数に対する割合は
S パラメータ，高運動量成分(12×10－3 mc 程度以上のある
特定の範囲)のカウント数の全カウント数に対する割合は W
パラメータといわれる．本研究では S パラメータを 0～5×
10－3 mc の範囲とした．照射された Ni2 atSn の高運動量
部分(20～60×10－3 mc)に注目すると，Pure Sn のスペクト




Fig. 5 Ratio curves of the CDB spectra for unirradiated pure
Sn, neutronirradiated pure Ni (2.7×10－3 dpa) and neutron
irradiated Ni2 atSn (0.18 dpa) relative to unirradiated pure
Ni.
Fig. 6 Sparameter plotted against the irradiation dose in
pure Ni, Ni0.05 atSn, Ni0.3 atSn and Ni2 atSn.
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うに，Ni2 atSn では未照射の段階から Ni3Sn 析出物が形
成していると考えられるが，その析出物を陽電子では捉えら
れなかった．
Fig. 1～4(b)にそれぞれ Pure Ni, Ni0.05 atSn, Ni0.3
atSn, Ni2 atSn の照射量に対する CDB 比率曲線の変化




比較すると Ni0.05 atSn の方が Pure Ni よりも S パラ
メータが高くなっていることが分かる．寿命測定から Pure
Ni に比べて Ni0.05 atSn では寿命強度 I2 が高くなってい
るため，空孔型欠陥濃度は Ni0.05 atSn の方が高くなり，
S パラメータが上昇したと考えられる．
Ni0.3 atSn と Ni2 atSn の比率曲線を Pure Ni と比
較すると，Pure Ni の照射材は運動量 5×10－3 mc 付近で
Pure Ni との比率 1.0 の水平線と交わるのに対して，Ni0.3
atSn と Ni2 atSn ではその交点が運動量 5×10－3 mc よ
り高く，濃度が増すに従って Pure Ni との比率 1.0 の水平線
との交点の運動量も高くなっていることが分かる．添加元素
濃度が増すに従って，照射欠陥と結びつく Sn 原子量も増す
ことが予想される．Ni よりも Sn の原子番号はかなり大き
く，空孔型欠陥内部に Sn の外殻電子がかなり浸み出すこと
で原子空孔内部の電子状態を大きく変えていることも予想さ














4. お わ り に
Pure Ni と NiSn 合金を約 573 K で中性子照射し，PAL
測定と CDB 測定を行い，空孔型欠陥の大きさと量，空孔型
欠陥と Sn 原子の相互作用について調べた．Pure Ni と Ni
0.05 atSn ではボイドの成長が見られたが，Ni0.3 atSn
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